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論    文    の    要    旨 
  
審査対象論文は、新原理励起子 LEDの発光現象を理解することを目的に記述されている。8章より構
成されている。ダイヤモンドのユニークな特性として、室温であっても安定に励起子が存在できることを指
摘している。この特性は、ダイヤモンドの誘電率が他の半導体より低い値であるため（ダイヤモンド：ε = 
5.7 Si：11.7）、電荷によるクーロン力が大きくなり、励起子の束縛エネルギーが（80 meV）室温のエネル
ギー（26 meV）よりも十分大きな値となることがこの現象の要因である。この励起子を利用することで、ダイ
ヤモンドは Si と同じ間接遷移型半導体でありながら高い発光効率の深紫外線発光デバイス（ダイヤモン
ド LED）として動作することが述べられている。ダイヤモンド LED の実用化するためには従来のダイヤモ
ンド LED よりも、高出力化・高効率化が必要であり、そのためにはダイヤモンド LED の動作メカニズムに
ついて解明することが必要であることが指摘されている。 
審査対象者は、このダイヤモンドLEDの研究過程において、LEDの動作温度が上昇すればするほど
発光効率が改善するという結果を見出した。この特性は、市販のLEDには見られないものであり、こ
のメカニズムを解明することを主体に励起子を利用したダイヤモンドLEDの発光特性明らかにし、高
出力・高効率ダイヤモンドLEDの実用に近づけることを目的としている。 
第 1 章の序論では、ダイヤモンドについて半導体としての物性と特有な性質について紹介し、本研究
の位置付けについて述べられている。 
第 2 章では、ダイヤモンド LED のデバイス作製プロセスと作製したダイヤモンド LED の
Electroluminescence（EL）測定結果について述べられている。本研究で作製されたダイヤモンド LED
の深紫外線の発光出力と外部量子効率について検証しており、ダイヤモンド LED の高出力化・高効率
化においては光取り出し効率と内部量子効率双方の改善が必要であることを示唆している。また、一般的
な LED においては温度増加に伴い発光強度が減少する傾向が観測されるが、ダイヤモンド LED は温
度増加に伴い発光強度が増加するユニークな振る舞いを示すことを示唆している。重要な観点である。 
第 3 章においては、第 2 章で観測された温度増加によって発光強度が増加するといった興味深い現
象を詳細に調べるために、高濃度ドーピング層を利用したダイヤモンド LED を用いて、励起子発光強度
の温度依存性を低温から高温にかけて測定した結果を示している。励起子発光強度は、83 K から 223 
K付近にかけて、温度が増加することで減少し、室温付近から 473 K まで温度が増加すると発光強度が
増加する傾向を報告している。低温領域においての減少傾向は、自由電子・正孔と励起子の間の化学
平衡の式より解析し、ダイヤモンド LED の i 層内で励起子発光に偏りがあることを示唆している。この温
度依存性は重要な実験的な知見である。 
第 4 章では、温度に対するダイヤモンド励起子の光学的特性を理解するために、低温から高温までの
領域で、ダイヤモンドバルクの Photoluminescence(PL)測定を行い第 3 章までの EL 測定結果と比較
をした結果を述べている。PL 測定における励起子発光強度の温度依存性は、温度増加に伴い発光強
度が減少する傾向を示し、EL 測定のような高温領域における増加傾向は観測されないことを明らかにし
ている。EL 測定は、電気的特性と光学的特性が合わさった形で観測されるため、キャリアの注入などの
電気的特性が励起子発光特性に影響を与えていると示唆し、LED（PIN ダイオード）のトランスポートが
重要である点を指摘している。 
第 5章では、ダイヤモンド LEDの順方向動作時に、i層内で電子・正孔の分布を TCAD(Technology 
Computer Aided Design: TCAD)のデバイスシミュレーションを使用し、定性的に調べた解析結果が記
述されている。低温領域では i 層内で電子正孔分布に偏りが存在し、温度が増加するに従い偏りが解消
される傾向を示し、さらにキャリア濃度が増加する傾向を示した。これらの現象が、ダイヤモンド LED の
EL 測定で観測される高温領域で励起子の発光強度が、温度増加に伴い増加する傾向を説明できるとし
ている。 
第 6 章では、ダイヤモンド LED の i 層内における励起子発光分布を実験的に確かめるために、深紫
外線顕微鏡の装置立ち上げを行い、励起子発光分布について実験的に確かめた結果が述べられてい
る。励起子発光強度は、室温において i層内で均一になっておらず、温度が増加するに従い発光分布が
広がっていく傾向が観測されたことが示されている。この結果は TCAD シミュレーションの解析結果と定
性的に一致していることを示しており、デバイスシミュレーションによる予測を実験的に検証したものであり、
全体の論文構成として重要である。 
第 7 章では、光取り出し効率の向上のために、電極直下で発光した光が取り出せる電極パターンを作
製し、発光強度を比較した結果について記述されている。作製した電極パターンは従来の電極よりも光
取り出し効率が 2～4倍程度増加するような構造で作製を行っている。実験結果は、従来の電極形状と比
べて励起子発光強度が２倍程度増加させることに成功したことを示しており、この結果は、電極下で発光
した光に対して電極吸収の影響を減らせたためと示唆している。更なる光取り出し効率向上のためには、
ダイヤモンドの全反射による影響を改善したデバイスの作製が必要であると述べられている。 
第 8 章では、本研究で得られた成果を総括し、今後の展望について述べられている。ダイヤモンド
LED の励起子発光のメカニズムは、低温環境下においては励起子発光領域が i層の限られた一部であ
り、その領域で電子・正孔と励起子の化学平衡の式に従った傾向を示し、一方の高温環境下においては、
温度増加により i 層内のキャリア分布が全体に広がることで、励起子発光強度が増加することを明らかに
している。これらの結果から、室温において、励起子発光効率を下げているのは、主に n+層からの電子の
注入量が低いことが影響しており、n+層の膜質向上、高濃度化により発光効率が増加すると考えられ、光
取り出し効率の改善には、微細加工などのプロセス技術開発が必要となると展望を述べられている。 
 
審    査    の    要    旨 
〔批評〕 
 審査対象者の全体発表では、自身で問題を見出し、その解決のために、試料を作製し、また、測定系
を組み、シミュレーションによって、問題解決に成功し、さらには、そのシミュレーション結果を実験的に確
認するところまでの流れの説明があった。論理的であり、また、実験としても非常に困難な点を克服したこ
とが明確になった。 
 
審査においては以下のような、主な質疑応答があった。 
 
１） ダイヤモンド半導体における電子と正孔の空間分布が異なるのはなぜか。 
２） ダイヤモンド LEDの効率をさらに向上させるためにはどのような手段があるのか。 
３） ダイヤモンド LEDの特徴はどこにあり、その特徴を生かす応用分野はどこになるのか。 
４） LEDの I層内における発光の空間分布の測定の詳細の説明。 
 
それぞれにおいて以下の説明が審査対象者よりなされた。 
１） ダイヤモンド半導体のドーピングに対する全体像の説明から出発し、P 層、N 層からのキャリアの注入
の量が異なることを示し、それぞれを物理的にどのような過程があって、電子と正孔の空間分布が生
じるかを論じ、結果として空間分布の差として現れるという説明があった。 
２） 電流注入に対する非線形性が現れること、屈折率が大きなダイヤモンドならでは生じる取り出し効率
の低さをカバーする方法について説明があった。特に電流注入に関する非線形性に関しては、電子
正孔の再結合過程に生じる、低誘電率であるダイヤモンドならではの束縛状態が関係していることの
説明があった。 
３） 社会的な研究開発状況を俯瞰したうえで、ダイヤモンド LEDが高注入領域で有利であることを、論理
的に説明された。 
４） 審査対象者が、設計から測定系の作製、最終的には世界に先駆けて紫外線の発光領域の LED 内
における空間分布の測定を行ったことが示された。 
 
質疑応答では、自身の実験結果、解析結果をもとに、過去の文献を参照し、論理的な理解を明確に
説明した。審査員の満足のいくものであった。 
 
 
〔最終試験結果〕 
  平成２９年２月２０日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と、著者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によ
って、合格と判定された。 
 
〔結論〕 
 上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資格
を有するものと認める。 
